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Die f olgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unteriagen entnommen 

Verfahren und Vorrichtung zur kombinatorischen Herstellung und Testung von Materialbibliotheken durch 
photoakustische Analysemethoden 

Verfahren zur Bestimmung von nutzlichen Eigenschaf- 
ten einzelner Bausteine einer Material bibliothek, umfas- 
send Gin Substrat mit mindestens zwei einzelnen Baustei- 
nen In mindestens zwei voneinander getrennten Ab- 
schnitten, das umfaf&t: 

(ii) Einlelten mindestens eines Edukts in mindestens zwei 
voneinander getrennte Abschnitte eines Substrats einer 
Material bibliothek zur Durch fuh rung einer chemischen 
oder physikalischen oder chemisch und physikalischen 
Umsetzung des Edukts in den mindestens zwei voneinan- 
der getrennten Abschnitten des Substrats, jeweils in Ge- 
genwart des entsprechenden Bausteins, unter Erhalt je- 
weils eines Abstroms, umfassend mindestens ein Umset- 
zungsprodukt und/oder Edukt, 

(iii) Analyse des bei der Umsetzung gemafc (ii) erhaltenen 
Abstroms, umfassend mindestens ein Umsetzungspro- 
dukt und/oder Edukt, 

wobei die Analyse des Abstroms durch Aufnahme und 
Auswertung mindestens eines photoakustischen Signals 
erfolgt. 
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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur kom- 
hinatorischen Herstellung von Materialbibliotheken undTe- 
stung derselben mittcls photoakustischer Analysemethoden 5 
sowie eine Vorrichtung zur Durchfuhrung dieses Verfah- 
rens. 

Pholoakustische Methoden zur Analyse von Substanzen 
in Gasen, FlUssigkeiten und Festkorpcrn sind bekannt. Der 
physikalische Effekt der Photoakustik beruht auf der Ab- 10 
sorption von Lichtenergie durch ein Molekiil und die nach- 
folgende Detektion der durch die Relaxation des Molekiils 
freigesetzten Warme, die als Druckwelle in einer MeBein- 
richtung durch mikrofonische MeBanordungen meBbar ist. 
Die breite Anwendbarkeit der Methode beruht auf der gro- 15 
Ben Reihe von molekularen Abregungsprozessen, die zu ei- 
ner Erwarmung des Analyten und damit zu einer Volumen- 
andcrung fuhrcn. Der tcchnischc Aufbau fur die Mcssung 
des photoakustischen Hffektes ist, gemessen an anderen ana- 
lytischen Techniken, relativ einfach und mit moderatem ap- ' 20 
parativem Auf wand verbunden. Die wesentlichen Bestand- 
teile einer MeBvorrichtung zur Bestimmung von photoaku- 
stischen Signalen umfassen eine anregende Lichtquelle, 
eine MeBeinrichtung zur Aufnahme der photoakustischen 
Signale, vorzugsweise ein Mikrofon, sowie eine Dalenauf- 25 
nahme- und -auswertungseinheit zur Auswertung der er- 
zeugten Signale, sowie gegebenenfalls zur Steuerung der 
Lichtquelle und/oder der MeBeinrichtung. 

BezQglich des einschlagigen Standes der Technik wird 
auf P. Remond, Applied Optics 1996, 35, Nr. 21, S. 4065 bis 30 
4083 sowie A. Bohren, Infrared Physics & Technology 
1997, 38, S. 423 bis 435 verwiesen. 

Mit Hilfe des photoakustischen ErTekts konnen bei geeig- 
neter Mefianordnung mit den heute bekannten Methoden 
selbst Spuren von Substanzen innerhalb von wenigen Minu- 35 
ten MeBzeit bis in dem ppm-Bereich in Gasen und RUssig- 
keiten nachgewiesen werden. Es handelt sich somit bei der 
Photoakustik um eine der empfindlichsten und schnellsten 
optischen Analysetechniken (vgl. hierzu M. W. Sigrist, Op- 
tical Engineering, 1995, 34, Nr. 7, S. 1916 bis 1922). 40 

Kombinatoriscbe Methoden stehen seit geraumer Zeit im 
Fokus des Interesses von Forschung und Entwicklung im 
Bereich der Materialforschung. Mit diesen kombinatori- 
schen Methoden werden stets eine moglichst gro Be Anzahl 
von verschiedenen oder auch identischen chemischen Ver- 45 
bindungen hergestellt und somit eine Materialbibliothek er- 
stellt, die dann unter Verwendung einer geeigneten Technik 
auf nUtzlicbe Eigenschaften untersucht werden. Dabei ste- 
hen neben magnetischen, elcktronischen, elektromagneti- 
schen, optischen, elektio-optischen, elektromechanischen, so 
usw. auch katalytische Eigenschaften derartiger, durch kom- 
binatorische oder hochparallelisierte Methoden hergestellter 
Materialien im Mittelpunkt des Interesses. DiesbezUglich 
verweisen wir auf die WO 99/41005 und den darin zitierten 
Stand der Technik. Diese Druckscnrift betrifft Arrays aus 55 
Heterogenkatalysatoren und/oder deren Vorlaufem, aufge- 
baut aus eincm Korper, der, bevorzugt parallele, durchge- 
hende Kan ale aufweist und in dem mindestens n Kanale n 
unterschiedliche Heterogenkatalysatoren und/oder deren 
Vorlaufer enthalten, wobei n den Wert 2, vorzugsweise 10, 60 
besonders bevorzugt 100, insbesondere 1000, speziell 
10000 besitzL Dariiber hinaus betrifft die Druckscnrift ein 
Verfahren zur Herstellung von deranigen Arrays sowie ein 
Verfahren zur Besdmmung der Aktivitat, Selektivitfit und/ 
oder Langzcitstabilitat von Katalysatorcn in cincm dcrarti- 65 
gen Array. 

In US 4 099 923 ist eine weitgehend automatisierte Test- 
einheit fur den Test von Heterogenkatalysatoren beschrie- 
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ben. Die dort beschriebene Anlage besteht aus einem Rohr- 
bundelreaktor, bei dem durch jedes der Rohre der gleiche 
EduktfluB fiiefiL Im Abstrom der Rohre werden die entstan- 
denen Produkte iiber ein Mehrfachventil zu einem Gaschro- 
matographen geleitet und dort auf Zielprodukte analysiert 
Die dort beschriebene Einheit bietet nur einen relativ gerin- 
gen Grad der Parallelisierung, als Beispiel wurde eine An- 
lage mit 6 paralleled Rohren ausgefiihrt Prinzipiell ist na- 
ttlrlich eine graBere Rohranzahl denkban Problematisch 
bleibt jedoch die Tatsache, daB alle Case in der beschriebe- 
nen Ausfuhrung iiber ein Mehrfachventil zur Analy tik gelei- 
tet werden und somit eine sequentielle Analyse der Proben 
stattfindet. Will man einen hoheren Grad der Parallelisie- 
rung erreichen, so kann dies durch den AnschluB von weite- 
ren Analysengeraten erzielt werden. Dies ist allerdings mit 
unerwunscht bohen Invesuuonen verbunden. 

WO 98/15969 und US 5 959 297 beschreiben die Ana- 
lyse von Materialbibliotheken mittcls ycrfahrbarcr Kapilla- 
ren, die auf definierten Platzen Proben nehmen und diese zu 
einem Analysengerat fuhren, Auch hier gelten die selben 
Einschrankungen wie fur US 4 099 923, es handelt sich um 
ein sequentielles Abarbeiten von einer endlichen Zahl von 
Proben, bei dem der Grad der Parallelisierung nur durch 
eine Erhohung der Analysenkapazitat erreicbt werden kann. 
Fur Tests von besonders groBen Mengen an Bausteinen aus 
Materialbibliotheken ist auch diese Methode wenig geeig- 
net 

GroBere Materialbibliotheken konnen einfach durch die 
Analyse der bei der Reaktion entstehenden Warme tiber- 
priift werden. Dabei wird nach WO 97/32208 und 
WO 98/15813 mittels einer thermosensidven Kamera eine 
ganze Materialbibliothek auf ihre nutzlichen Bgenschaften 
untersucht Der Nachteil der Methode besteht im wesentli- 
chen darin, daB die thermosensitive Kamera iiber die frei- 
werdende Warme nur den Grad der Aktivitat der Katalysa- 
toren widerspiegelt. Fiir eine Reihe von Reaktionen ist diese 
Aussage ausreichend (Totaloxidationen, Vollhydrierungen, 
etc.) (siehe u. a. Holzwarth, A., Schmidt, H. W., Maier, W. 
R, Angewandte Chemie, 1998, 110, 19, 2788-2791; Reetz, 
M. T., Becker, M R, Holzwarth, A., Angewandte Chemie, 
1998, 110, 19, 2792-2795), bei anderen Reaktionen, spe- 
ziell sogenannten Partialoxidationen von Kohlenwasser- 
stoffen, geniigt zur Beurteilung von katalytischen Eigen- 
schaften eines Bausteins einer Materialbibliothek die Aus- 
sage iiber die Aktivitat alleine nicht, da die Selektivitat des 
Bausteins bei solchen Reakdonstypen meist eine groBere 
Rolle als die Aktivitat spielt. 

In WO 99/19724 wird eine opusche Methode (REMPI) 
beschrieben, die es ermoglicht, durch die Kombinadon von 
ionisierender Anregung von im Abstrom eines Reaktors ent- 
haltenen Gasen mit Detektion der ionisierten Molekule 
durch eine oder mehrere Elektroden, die sich am Reaktor- 
ausgang nahe der Stelle der Erzeugung der Ionen befindet, 
selektiv bestimrnte Produkte im Abstrom eines Reaktors 
oder Reaktorarrays parallelisiert nachzuweisen. Ober diese 
Methode kdnnen sowohl die Aktivitat als auch die Selektivi- 
tat der Katalysatoren unter realitatsnahen Bedingungea er- 
probt werden. Die Methode besitzt allerdings einen durch 
die physikalische MeBtechnik bedingten NachteiL Es ist fur 
eine geringe Anzahl von org ani schen MolekUlen einfach, 
charakteristische Ionen zu erzeugen, die einfach nachgewie- 
sen werden konnen. Bei der Mehrzahl von organischen Mo- 
lekUlen entstehen allerdings jeweils sehr ahnliche Ionen- 
fragmente bei dem BeschuB mit Laserlicht unter den fur die- 
ses Verfahren typiscben Boding ungen. Dies vcrhindcrt den 
eindeutigen Nacbweis dieser Molekule und die eindeutige 
Zuordnung von Aktivitats- und Selektivitatsparametern zu 
den einzelnen Aktivmassen. Ein weiterer Nachteil der Me- 
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ihode ist, daB bei langerem Belrieb der Analysenelektroden 
mit einer Verkokung oder Polymerisatbildung und damit ei- 
ner Zerstorung der Elektroden durch das Produktgas zu 
rechnen ist 

Angcsichts des vorstehend dargestellten Standes der 
Tcchnik lag der vorlicgenden Erfindung die Aufgabe zu- 
grundc, cin Vcrfahren und eine Vorrichtung zur Bestimmung 
von mil/lichen Eigenschaften einzelner Bausteine einer Ma- 
icrialbibliothck zur VerfUgung zu stellen, das die Nachceile 
der bislang bci der Analyse derartiger Matcrialbibliotheken 
angcwcndctcn Vcrfahren nicht aufweist und dariiber hinaus 
in cinfacher und schneller Weise Informationen uber nutzli- 
chc I-i^cnschaficn, vorzugsweise katalytische Eigenschaf- 
ten und hierbei insbesondere Aktivitat und Selektivitat von 
Bausteinen einer Malerialbibliothek liefert. 

Diese und weitcrc Aufgaben werden geldst durch 
cin Vcrfahren /.ur Besti miming von nUtzlichen Eigenschaf- 
ten einzelner Bausteine cincr MatcrialbibUothck umfassend 
cin Substrat mit mindestens zwei einzelnen Bausteinen in 
mindestens /.wci voncinander getrennten Abschnitten, das 
umfaBt: 

(ii) Einleiten mindestens eines Edukts in mindestens 
zwei voncinander gclrennte Abschnitte eines Substrats 
einer Malerialbibliothek zur Durchfuhrung einer che- 
mischen odcr physikalischen oder chemisch und physi- 
kalischen Umscizung des Edukts in den mindestens 
zwei voncinander getrennten Abschnitten des Sub- 
strats, jewcils in Gcgcnwart des entsprechenden Bau- 
steins, unler Erhalt jewcils eines Abstroms umfassend 
mindestens cin Umsctzungsprodukt und/oder Edukt 

(iii) Analyse des bci der Umsetzung gemafi (ii) erhal- 
tenen Abstroms umfassend mindestens ein Umset- 
zungsprodukt und/oder Edukt 

dadurch gckennzeichnet, daB 

die Analyse des Abstroms durch Aufnahme und Auswer- 
tung mindestens eines photoakustischen Signals erfolgt; 
sowie durch 

ein Verfahren, welches zusatzlich zu den oben genannten 
Schritten den folgendcn wciicrcn vorgeschaltcten Schritt (i) 
umfaBt: 

(i) Ersiellen der Malerialbibliothek, umfassend cin 
Substrat mit mindestens zwei einzelnen Bausteinen in 
mindestens zwei verschiedenen, voneinander getrenn- 
ten Abschnitten des Substrats; 

weiterhin durch 

eine Vorrichtung zur Durchfuhrung der zuvor beschriebenen 
Verfahren die umfaBt: 

(1) Mittel zur Aufnahme von mindestens zwei einzel- 
nen Bausteinen, umfassend ein Substrat mit minde- 
stens zwei verschiedenen, voneinander getrennten Ab- 
schnitten, 

(2) Mittel zum Einleiten mindestens eines Edukts, 

(3) Einrichtung zur Detekuon und Auswertung photo- 
akustischer Signale. 

Der im Rahmen der vortiegenden Erfindung verwendete 
Begriff "Materialbibliothek" bezeichnet dabei eine Anord- 
nung mindestens zweier, vorzugsweise bis zu 10, weiter be- 
vorzugt bis zu 100, insbesondere bis zu 1000 und weiter be- 
vorzugt bis zu 100.000. Bausteine, die sich in mindestens 
zwei verschiedenen, voneinander getrennten Abschnitten ei- 
nes Substrats befinden. 

Der Begriff "Baustein" bezeichnet eine einzelne defi- 



nierte Einheit, die sich in den jeweiligen voneinander ge- 
trennten Abschnitten des Substrats befindet, und die aus ei- 
ner oder mehreren Komponenten bestehen kann. 
Der BegrifT "Substrat" umfaBt prinzipiell samtliche Ein- 
5 richtungen mit einer starren oder halbstarren Oberfl ache, die 
sowohl flach sein konnen als auch Vertiefungen oder Boh- 
rungen bzw. Kanale aufweisen konnen. Das Substrat muB 
geeignet sein die mindesten zwei einzelnen Bausteine in den 
mindestens zwei verschiedenen voneinander getrennten Ab- 
10 schnitten physisch voneinander zu trennen. Vorzugsweise 
umfaBt das Substrat parallel durchgehende Kanale und stellt 
weiter bevorzugt einen Rohrbundelreaktor oder Warmetau- 
scher dar. Die geometrische Ariordnung der einzelnen Ab- 
schnitte zueinander kann dabei frei gewahlt werden. Bei- 
15 spiels weise konnen die Abschnitte in Art einer Reihe (quasi 
eindimensional), eines Schachbrettmusters (quasi zweidi- 
mensional) oder in Kreisform (zirkular) angeordnet sein. 
Bci cincm Substrat mit parallclcn durchgchcndcn Kanalcn, 
bevorzugt Rohrbiindekeaktor oder Warmetauscher mit einer 
20 Vieizahl zueinander paralleler Rohre wird die Anordnung 
bei der Betrachtung einer Querschnittsflache senkrecht zur 
Langsachse der Rohre deutlich: es ergibt sich eine Flache, in 
der die einzelnen Rohrquerschnitte die unterschiedlichen 
voneinander beabstandeten Bereiche wiedergeben. Die Ab- 
25 schniUe oder Rohre konnen - beispielsweise fur Rohre nut 
kreisformigem Querschnitt - auch in einer dichten Packung 
vorliegen, so daB unterschiedliche Reihen von Abschnitten 
zueinander versetzt angeordnet sind 

Der Begriff Substrat beschreibt einen dmdimcnsionalen 
30 Gegenstand, der eine Vieizahl (mindestens 2) "Abschnitte" 
aufweist. Vorzugsweise sind diese Abschnitte Rohre, kon- 
nen jedoch auch einzelne, physikalisch voneinander ge- 
trennte Abschnitte eines flachen oder Vertiefungen aufwei- 
senden Substrats, z. B. in Form einer Ttipfelplatte, darstel- 
35 len. Vorzugsweise sind die Abschnitte als Kanale ausgebil- 
det. Die Kanale verbinden somit zwei Oberflachenbereiche 
des Substrats und laufen durch das Substrat hindurch. Vor- 
zugsweise sind die Kanale im wesentlichen, bevorzugt voll- 
st&ndig parallel zueinander. Das Substrat kann dabei aus ei- 
40 nem oder mehreren Materialmen aufgebaut sein und massiv 
oder hohl sein. Es kann jede geeignete geometrische Form 
aufweisen. Vorzugsweise weist er zwei zueinander parallele 
Oberflachen auf , in denen sich jeweils eine Offnung der Ka- 
nale befindeL Die Kanale veriaufen dabei vorzugsweise 
45 senkrecht zu diesen Oberflachen. Ein Beispiel eines derarti- 
gen Substrats ist ein Quader oder Zylinder, in dem die Ka- 
nale zwischen zwei parallelen Oberflachen veriaufen. Es ist 
aber auch eine Vieizahl Shnlicher Geometrien denkbar. 
Der Begriff "Kanal" beschreibt eine durch das Substrat 
50 hindurchlaufende Verbindung zweier an der Kdrperoberfla- 
che vorliegender Offhungen, die beispielsweise den Durch- 
tritt eines Fluids durch den Korper erlaubt Der Kanal kann 
dabei eine beliebige Geometrie aufweisen. Er kann eine 
uber die Lange des Kan als veranderiiche Querschnittsflache 
55 oder vorzugsweise eine konstante Kanalquerschnittsflache 
aufweisen. Der Kanalquerschniti kann beispielsweise einen 
ovalen, runden oder polygonalen UmriB mit geraden oder 
gebogenen Verbindungen zwischen den Eckpunkten des Po- 
lygons aufweisen. Bevorzugt sind ein runder oder gleichsei- 
60 tiger polygonaler Querschnitt Vorzugsweise weisen alle 
Kanale im Korper die gleiche Geometrie (Querschnitt und 
Lange) auf und veriaufen parallel zueinander. 

Die Begriffe 'Tlohrbundelreaktor" und "Warmetauscher" 
beschreiben zusammengefafiie parallele Anordungen einer 
65 Vieizahl von Kanalcn in Form von Rohrcn, wobci die Rohre 
einen beliebigen Querschnitt aufweisen konnen. Die Rohre 
sind in einer festen raumlichen Beziehung zueinander ange- 
ordnet, liegen vorzugsweise voneinander raumlicb beab- 
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weiter bevoraigt anorg anise he Heterogenkatalysatoren und/ 
oder deren Nforlaufer und insbesondere Vollkontakte odcr 
Tragerkataly satoren und/oder deren Vorlauferdar. Sie Liegen 
dabei vorzugsweise jeweils als Kamlysatorschiittung, Rohr- 
5 wandbeschichtung oder Hilfstragerbeschichtung vot Im 
Rahmeo der vorliegenden Verfahren konnen die einzelnen 
Bausteine gleich oder verschieden voneinander sein. Sofem 
sie verschieden voneinander sind, konnen die bei der Um- 
setzung gewahlten Umsetzungsbedingungen gleich oder 
10 verschieden sein, sofern die Bausteine gleich sind, sind vor- 
zugsweise die Umsetzungsbedingungen in den einzelnen 
Bereichen unterschiedlich. 

Stufe(i) 

15 

Die Herstellung der Materialbibliotbeken bzw. der darin 
enthaltenen einzelnen Bausteine kann, wie nachfolgend all- 
gemcin dargcstcUt, durchgefuhrt werden, wobci bczuglich 
weiterer Details auf die WO 99/19724, die WO 96/11878 
20 so wie die WO 99/41005 Bezug genommen wird. Im einzel- 
nen sind folgende Methoden zu nennen: 

Verfahren zum Aufbringen von dunnen Filmen, wie z. B. 
Elektronenstrahlaufdarnpfen, Sputtern, thermisches Auf- 
dampfen, Plasmabedampfung, Molekularstrahl-Epitaxie, 
einen Rohrbundelreaklor oder WarnieUuscher eingebracht 25 Abscheidung aus der Gasphase, Abscheidung mittels modu- 
wird, daB die Zuordnung der jeweiligen Bausteine, wie z, B. lierbarem Laser, Co-PrazipitieruDg und ImpragQierung; Im- 
Katalysatoren oder Katalysatorvorlaufer zu den einzelnen pragnierung geeigneter Tragermaterialien, die z. B. poroses 
Rohren aufgezeichnet wird und spater beispielsweise bei der Siliciumdioxid oder Alurniniumoxid, wie vorher jeweils in 
Bestirnmung nutzlicher Eigenschaften, wie z. B. der Aktivi- die Abschnitte des Substrats eingebracht werdeo. Die Auf- 
tat, Selektivitat und/oder Langzeitstabilitat der einzelnen 30 tragung der Aktivkomponente(n) kann durch Aufbringen 



standet vor und sind vorzugsweise von einem Mantel umge- 
ben, der alle Rohre umfaBt Hierdurch kann beispielsweise 
ein Heiz- oder Kiihlmedium durch den Mantel gefuhrt wer- 
den, so daB alle Rohre gleichmaBig temperiert werden. 

Der Begriff "Block aus einem MassivmateriaT beschreibt 
ein Substral aus einem Massivmaterial (das wiederum aus 
einem oder mehreren Ausgangsmaterialien aufgebaut sein 
kann), der die Kanale, beispielsweise in Form von Bohrun- 
gen, aufweist. Die Geometrie der Kanale (Bohrungen) kann 
dabei wie vorstehend fiir die Kanale allgemein beschrieben 
frei gewahlt werden. Die Kanale (Bohrungen) miissen nicht 
durch Bohren angebracht werden, sondern konnen bei- 
spielsweise auch beim Formen des Massivkorpers/Blocks, 
etwa durch Extrusion einer organischen und/oder anorgani- 
schen Formmasse, ausgespart werden (beispielsweise durch 
eine entsprechende Dusengeometrie bei der Extrusion). Im 
Unterschied zu den RohrbUndelreaktoren oder Warmetau- 
schem ist der Raum im Korpcr zwischen den Kanalcn bcim 
Block immer durch das Massivmaterial ausgefullt. Vorzugs- 
weise ist der Block aus einem oder mehreren Metallen auf- 
gebaut. 

Der Begriff "vorbestimmt" bedemet, daB beispielsweise 
eine Reihe unterschiedlicher oder identische Bausteine, wie 
z. B. Katalysatoren oder Katalysatorvorlaufer derart in z. B 



Bausteine, wie z. B. Katalysatoren abgerufen werden kann, 
um eine eindeutige Zuordnung fiir bestimmte MeBwerte zu 
bestimmten Bausteinen zu ermoglichen. Bevorzugt erfolgt 
die Herstellung und Verteilung der Bausteine auf die unter- 
schiedlichen Bereiche rechnergesteuert, wobei die jeweilige 
Zusammensetzung eines Bausteins und die Position des Ab- 
schnitts im Substrat, z. B. Rohrbiindelreaktor, in das der Ka- 
talysator oder Katalysatorvorlaufer eingebracht wird, im 
Computer gespeichert wird und spater abgerufen werden 
kann. Der Begriff 'Vorbestimmt" diem damit der Unter- 
scheidung gegeniiber einer zufalligen oder statisdschen Ver- 
teilung der einzelnen Bausteine auf die Abschnitte des Sub- 
strats. 

Der Begriff "photoakustisches Signal" umfaBt Schallsi- 



gnale, die aufgrund der Absorption von Licht durch das oder 45 schnitte einzubringen. 



von Losungen, Aufschlammungen oder Pasten, die jeweils 
die Aktivkornponente(n) oder eine oder mehrere geeignete 
Verbindungen davon umfassen, durchgefuhrt werden. Be- 
ziiglich der verwendbaren TYager existieren keinerlei Be- 
35 schrankungen, wobei bier insbesondere auf porose und mo- 
nolytische Trager hingewiesen sei. 

Ferner ist es auch moglich Materialbibliotbeken, die ho- 
mogene Bausteine, z. B. homogene Katalysatoren umfas- 
sen, herzustellen. Dazu werden beispielsweise oiganometal- 
40 lische oder anorg anometallische Verbindungen und/oder be- 
liebige komplexc Molekule, wie z. B, Enzyme unter Ver- 
wendung einer geeigneten Einrichtung, z. B. einer geeigne- 
ten Pipette mit mehreren Kanalen verwendet, um die Bau- 
steine in die entsprechenden voneinander getrennten Ab- 



die Umsetzungsprodukte und/oder das oder die Edukte 
(Analyt), erzeugt werden, wobei die lichtquelle, vorzugs- 
weise ein Laser, zeitlich moduliert ist. Die Modulation kann 
beispielsweise durch Zerbacken eines Dauerstrich-Lichtsi- 
gnals oder durch Pulse n der Lichtquelle erfolgen. 

Die Zuordnung der jeweiligen photoakustischen Signale 
zu den einzelnen Bausteinen/Abschnitten erfolgt entweder 
uber akustiscbe Laufzeitmessungen oder durch Zuordnung 
eines Schallsignals zu einer Abtastbewegung der Licht- 
quelle und/oder des Mikrofons. 

Der Begriff "Analyt" bezeichnet das oder die Umset- 
zungsprodukte und/oder das oder die Edukte, die mittels des 
photoakustischen Signals analysiert werden. 

Somit betrifft die vorliegende Erfindung insbesondere ein 
Verfahren der hier in Rede stehenden Art, das dadurch ge- 
kennzeichnet ist, daB das Substrat ein Rohrbundelreaktor 
oder Warmetauscher ist und die Bereiche Kanale, vorzugs- 
weise Rohre sind, oder das Substrat ein Block aus einem 
Massivmaterial, der Bereiche, vorzugsweise Kanale, auf- 
weist, ist. 

Ferner besitzen die mindestens zwei einzelnen Bausteine 
vorzugsweise ntitzliche Eigenschaften und stellen weiter be- 
vorzugt Heterogenkatalysatoren und/oder deren Vbrlaufer, 



Insbesondere lassen sich die erftndungsgemaB untersuch- 
ten Materialbibliotheken durch folgende Vorgehensweisen 
erstellen, die anhand von den auch im Rahmen der vorlie- 
genden Erfindung vorzugsweise verwendcten anorg ani- 
50 schen Heterogenkalalysatoren und/oder deren Vbrlaufem 
exemplarisch beschrieben werden. Bezuglicb weiterer De- 
tails der im folgenden beschriebenen Vorgehensweisen (a) 
bis (f) wird auf die WO 99/41005 verwiesen. 
\brgehensweise (a) umfaBt die folgenden Schritte: 



55 



60 



65 



al) Herstellen von Losungen, Emulsionen und/oder 
Dispersionen von Elementen und/oder Elementverbin- 
dungen der im Katalysator und/oder Katalysatorvor- 
laufer vorliegenden Elemente, und gegebenenfalls von 
Dispersionen anorg anischer Tragermaterialien, 
a2) gegebenenfalls Eintragen von Haftvermittlem, 
Bindemitteln, Viskositatsreglern, pH-regelnden Mit- 
teln und/oder festen an organischen Tragera in die Lo- 
sungen, Emulsionen und/oder Dispersionen, 
a3) glcichzcitigc odcr aufcinandcrfolgcodc Bcscbich- 
tung der Kanale des Substrats mit den Losungen, 
Emulsionen und/oder Dispersionen, wobei in jeden 
Kanal eine vorbestimmte Menge der Losungen, Emul- 
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sionen und/oder Dispersionen eingebracht wird, um 
eine vorbestimmte Zusammensetzung zu erhalten, und 
a4) gegebenenfalls Aufheizen des beschichteteo Kor- 
pers, gegebenenfalls in Gegenwart von Inert- oder Re- 
aktivgasen, auf eine Temperatur ira Bereich von 20 bis 5 
1500°C zum Trocknen und gegebenenfalls Sintern 
oder Calcinieren der Katalysatoren und/oder Katalysa- 
torvorlaufer. 

Vorgehenswcisc (b) umfaBt die folgenden Schritte: 10 

bl) Herstellen von Losungen, Emulsionen und/oder 
Dispersionen von Elementen und/oder Elementverbin- 
dungen der im Katalysator und/oder Katalysatorvor- 
laufer vorliegenden Elemente, und gegebenenfalls von 15 
Dispersionen anorganischer Tragermaterialien, 
b2) gegebenenfalls Eintragen von Hafwermittlern, 
Bindemitteln, Viskositatsreglern, pH-rcgclndcn Mit- 
teui und/oder festen anorganischen TVagern in die Lo- 
sungen, Emulsionen und/oder Dispersionen, 20 
b3) gleichzeitige oder aufeinanderfolgende Beschich- 
lung von in den Kanalen des Substrats vorliegenden 
Katalysatortragern mit den L6sungen, Emulsionen 
und/oder Dispersionen, wobei in jeden Kanal eine vor- 
beslimmte Menge der Losungen, Emulsionen und/oder 25 
Dispersionen eingebracht wird, um eine vorbestimmte 
Zusammensetzung auf den Katalysatortragern zu er- 
hallen, und 

b4) gegebenenfalls Aufheizen des Substrats mit den 
beschichteten Katalysatortragern in den Kanalen, gege- 30 
benenfalls in Gegenwart von Inert- oder Reakti vgasen, 
auf eine Temperatur im Bereich von 20 bis 1500°C 
zum Trocknen und gegebenenfalls Sintern oder Calci- 
nieren der Katalysatoren und/oder Katalysatorvorlau- 
fer. » 

Vorgehensweise (c) umfaBt die folgenden Schritte: 

cl) Herstellen von Losungen, Emulsionen und/oder 
Dispersionen von Elementen und/oder Elementverbin- *o 
dungen der im Katalysator und/oder Katalysatorvor- 
laufer vorliegenden chemischen Elemente und gegebe- 
nenfalls von Dispersionen anorganischer Tragermate- 
rialien, 

c2) Vermischen vcrf>esdmmter Mengen der Losungon, 45 
Emulsionen und/oder Dispersionen und gegebenenfafls 
von Fallungshilfsmitteln in einem oder mehreren paral- 
lel betriebenen ReaktionsgefaBen, 
c3) gegebenenfalls Eintragen von Haftvermittlern, 
Bindernitteln, Viskositatsreglern, pH-regelnden Mit- 50 
teln und/oder festen anorganischen Tragem in die er- 
haltene(n) Mischung(en), 

c4) Beschichtung eines oder mehrerer vorbestimmter 
Kanale des Substrats mit der Mischung oder mehreren 
Mischungen, 55 
c5) Wiederholung der Schriue c2) bis c4) filr anderc 
Kanale des Substrats, bis die Kanale mit den jeweils 
vorbestimmten Katalysator- und/oder Katalysatorvor- 
lauferzusammensetzungen beschichtet sind, 
c6) gegebenenfalls Aufheizen des beschichteten Sub- 60 
strats, gegebenenfalls in Gegenwart von Inert- oder Re- 
akti vgasen, auf eine Temperatur im Bereich von 20 bis 
1500°C zum Trocknen und gegebenenfalls Sintern 
oder Calcinieren der Katalysatoren und/oder Katalyta- 
torvorlaufcr. 65 

Vorzugsweise umfaBt die Vorgehensweise die folgendfci 
Schritte: 
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cl) Herstellen von Losungen von Elementverbindun- 
gen der im Katalysator vorliegenden chemiscben Ele- 
mente auBer Sauerstoff, und gegebenenfalls von Di- 
spersionen anorganischer TYagermaterialien 
c2) Vermischen vorbestimmter Mengen der Losungen 
beziehungsweise Dispersionen und gegebenenfalls von 
Fallungshilfsmitteln in einem oder mehreren parallel 
betriebenen ReaktionsgefaBen unter Fallung der im 
Katalysator vorliegenden chemischen Elemente, 
c3) gegebenenfalls Eintragen von Haftvermittlern, 
Bindemitteln, Viskositatsreglern, pH-regelnden Mit- 
teln und/oder festen anorganischen Tragem in die er- 
haltene Suspension, 

c4) Beschichtung eines oder mehrerer vorbestimmter 
Rohre des Rohrbiindelreaktors oder Warmetauschers 
mit der Suspension, 

c5) Wiederholung der Schritte c2) bis c4) fur unter- 
schicdlichc Rohrc des Rohrbundclrcaktors oder War- 
metauschers bis die Rohre mit den jeweils vorbestimm- 
ten Katalysatorzusarnmensetzungen beschichtet sind, 
c6) Aufheizen des beschichteten Rohrbiindelreaktors 
oder Warmetauschers, gegebenenfalls in Gegenwart 
von Inert- oder Reaktivgasen, auf eine Temperatur im 
Bereich von 20 bis 1500°C zum Trocknen und gegebe- 
nenfah> Sintern oder Calcinieren der Katalysatoren. 

Vorgehensweise (d) umfaBt die folgenden Schritte: 

dl) Herstellen von Losungen, Emulsionen und/oder 
Dispersionen von Elementen und/oder Elementverbin- 
dungen der im Katalysator und/oder Katalysatorvor- 
laufer vorliegenden chemischen Elemente und gegebe- 
nenfalls von Dispersionen anorganischer Tragermate- 
rialien, 

d2) Vermischen vorbestimmter Mengen der Losun- 
gen, Emulsionen und/oder Dispersionen und gegebe- 
nenfalls von Fallungshilfsmitteln in einem oder mehre- 
ren parallel betriebenen ReaktionsgefaBen, 
d3) gegebenenfalls Eintragen von Haftvermittlem, 
Bindemitteln, Viskositatsreglern, pH-regelnden Mit- 
teln und/oder festen anorganischen Tragem in die er- 
haltene(n) Mischung(en), 

d4) Beschichtung von in einem oder mehreren vorbe- 
stimmten Kanalen des Substrats vorliegenden Kataly- 
satortragern mit der Mischung oder einer oder mehre- 
rer der Mischungen, 

d5) Wiederholung der Schritte d2) bis d4) fur andere 
(das heifit in der Regel die noch nicht beschichteten) 
Katalysatortrager in den Kanalen des Substrats, bis die 
(bevorzugt alle) in den Kanalen des Substrats vorlie- 
genden Katalysatortrager mit den jeweils vorbestimm- 
ten (in der Regel voneinander abweichenden) Kataly- 
sator- und/oder KatalysatorvorlSuferzusammensetzun- 
gen beschichtet sind, 

d6) gegebenenfalls Aufheizen des Substrats mit den 
beschichteten Katalysatortragern in den Kanalen, gege- 
benenfalls in Gegenwart von Inert- oder Reaktivgasen, 
auf eine Temperatur im Bereich von 20 bis 1500°C 
zum TVocknen und gegebenenfalls Sintern oder Calci- 
nieren der Katalysatoren und/oder Katalysatorvorlau- 
fer. 

Dabei kann die Haftfahigkeit der Kanale (z. B. der Innen- 
ftache der Rohre) des Substrats oder der Katalysatortrager 
vor der Beschichtung dutch chcmischc, physikalischc oder 
mecbanische Vorbehandlung der Innenwande der Kanale 
(z. B. Innenrohre) oder der Katalysatortrager oder durch 
Aufbringen einer Hattschicht vergroBert werden. dies trifft 
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insbesondere auf die Vorgehensweisen (a) und (c) bzw. (b) 
und (d) zu. 

Vorgehensweise (e) umfafit die folgenden Schritte: 

el) Herstellen von unterschiedlichen Heterogenkata- 5 
lysatorcn und/oder deien \forlaufern in Form von \foll- 
kontakten mit vorbestimmter Zusammensetzung, 
e2) Beschicken jeweils eines Oder mehrerer vorbe* 
siimmicr Kanale des Substrats, die gegen das Heraus- 
fallcn dcr Helerogenkatalysatoren gesichert sind, mit 10 
jcwcils einem oder mehreren der Heterogenkatalysato- 
rcn und/odcr deren Vforlaufern mit vorbestimmter Zu- 
sammensetzung. 

c3) gcgcbcncn falls Aufheizen des Korpers mit den . 
Ilcierogenkaialysatoren und/oder deren \foriaufern in 15 
den Kanalcn. gcgcbenenfalls in Gegenwart von Inert- 
odcr Rcakiivgasen, auf eine Temperatur im Bereich - 
von 20 bis 1500°C zum IVockncn und gcgcbenenfalls 
Si mem oder Calcinieren der Katalysatoren und/oder 
Kaialysaiorvorlaufer. 20 

Vorgehensweise (0 umfafit die folgenden Schritte: 

fl) Beschichlcn und gegebenenfalls Aufheizen von - 
vorbestitumlen Kalalysatorirdgern zur Herstellung von 25 
vorbestimmten Tragerkatalysatoren in der vorstehend 
in Verfahren b) bzw. d) definierten Art auBerhalb des 
Korpers, 

f2) Einbringen dcr Tragerkatalysatoren in vorbe- 
stimmte Kanale des Substrats, 30 
f3) gegebenenfalls Aufheizen des gefullten Substrata, 
gegebenenfalls in Gegenwart von Inert- oder Reaktiv- 
gasen, auf eine Temperatur im Bereich von 20 bis 
1500°C zum Trockncn und gegebenenfalls S intern 
oder Calcinieren dcr Katalysatoren. 35 

Vorzugsweise entspricht dabei die auBere Form der Tra- 
gerkatalysatoren der Form des Kanalinneren im Korper zu- 
mindesl im wesentlichen, vorzugsweise annahemd oder 
vollstandig. 40 

Die oben skizzierten Vorgehensweisen eignen sich zur 
Herstellung einer Vielzahl von Katalysatoisystemen, wie sie 
beispielsweise in G. Ertl, H. Knozinger, J. Weitkamp, Her- 
ausgeber "Handbook of Heterogeneous Catalysis", Wiley - 
VCH, Weinheim, 1997, beschrieben sind. 45 

Bezuglich weiterer Einzelheiten beztiglich der Erstellung 
einer Materialbibliothek gemafi (i) des erfindungsgemafien 
Verfahrens wird auf den Abschniu "Herstellung der anorga- 
nischen Heterogen-Katalysator-Arrays n der WO 99/41005 
verwiesen. In diesem Abschnitt wird die Erstellung einer SO 
Materialbibliothek (dort als "Array" bezeichnet) anhand der 
Erstellung einer Materialbibliothek aus anorganischen Hete- 
rogenkatalysatoren detailliert beschrieben. Der Inhalt dieses 
Abschnitts der WO 99/41005 wird im ubrigen voll umfang- • 
lich in dem Kontext der voriiegenden Anmeldung durcb Be- . 55 
zugnahme aufgenommen. Selbstverstandlich laBt sich das' 
dort beschriebene Konzept auch auf andere Bausteine, wie 
z. B. homogene Katalysatorsysteme, insbesondere metallor- 
ganische Systeme. organise he Substanzen, wie z. B. phe> 
makologische WirkstofFe, Polymere, Composit-Materialen, 60 
insbesondere solche aus Polymeren und anorganischen Ma- 
terialien, Ubertragen. Prinzipiell ist das erfindungsgemafis 
Verfahren anwendbar auf alle Bereiche der Technik, in de- 
nen Formulierungen, also Zusanunensetzungen mit mehr als 
cincm Bcstandtcil, hcrgcstcllt und auf ihrc nutzlichcn Eigcn- 65 
schaften untersucht werden. Anwendungsbereiche auBer- 
halb der Materialforschung sind z. B. Arzneimittelfonnulie- 
rungen, Formulierungen von Nahrungs- und Nahningser- 
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ganzungsmitteln, Fuuermittel und Kosmetika. 

Demgemafi ist die vorliegende Erfindung nicht auf die 
Besdmmung des niitzlicher Eigenschaften von bestimmten 
Katalysatormaterialien und Katalysatorzusammensetzungen 
beschrankL Die Herstellung der vorstehend erwahnten Mi- 
schungen kann dabei parallel oder nacheinander erfolgen 
und wird in der Regel in automatisierter Form, z. B. mit 
Hilfe eines Rpettierautomaten oder Pipettierroboters, mit- 
tels Ink-Jet- Verfahren wie es beispielsweise in der 
US 5,449,754 beschrieben ist, sowie automatisierter Sput- 
ter- oder Elektrolyseverfahren, durchgefuhrt. 

Neben den vorstehend beschriebenen Nforgehensweisen 
(a) bis (f) ist es selbstverstandlich auch moglich, unter- 
schiedliche Heterogenkatalysatoren in Form von Vollkon- 
takten oder Tragerkatalysatoren nach bekannten, beispiels- 
weise kombinatorischen Verfahien, mit vorbestimmter Zu- 
sammensetzung herzustellen und jeweils eines oder mehrere 
vorbesti rnmtc Abschnittc, vorzugsweise Rohrc cincs Rohr- 
bundelreaktors oder Warmetauschers oder in diese einzu- 
ruhrende Rohren bzw. Hilfstrager, mit jedem dieser vorge- 
fertigten Heterogenkatalysatoren zu beschicken. 

Stufe(ii) 

Die Durchfuhrung der chemischen oder physikalischen 
oder chemischen und physikalischen Umsetzung des Edukts 
in den mindestens zwei von einander getrennten Abschnit- 
ten des Substrats, wobei ein Abstrom umfassend mindestens 
ein Umsetzuogsprodukt erhalten wind, gemaB Stufe (ii) 
kann wie folgt durchgefuhrt werden. 

Zunachst kann, falls notig, der Katalysator im Substrat 
aktiviert werden. Dies kann durch thermische Behandlung 
unter Inert- oder Reaktivgasen oder andere physikalische 
und/oder chemise he Behandlungen durchgefuhrt werden. 
AnschlieBend wird das Substrat auf eine gewunschte Um- 
setzungstemperatur gebracht und danach ein fluides Edukt, 
das eine Einzelverbindung oder ein Gemisch aus zwei oder 
mehr Verbindungen sein kann, durch einen, mehrere oder 
alle der Abschnittc, vorzugsweise Kanale, des Substrats 
durch- oder entlanggeleitet. 

Das fluide Edukt, bestehend aus einem oder mehreren Re- 
aktanden, ist in der Regel flussig oder bevorzugt gasformig. 
Vorzugsweise erfolgt die Testung von z. B. Oxidationskata- 
lysatoren durch parallele oder hintereinander erfolgende Be- 
aufschlagung einzelner, mehrerer oder aller Abschnitte, vor- 
zugsweise Rohre eines beschichteten Rohrbilndelreaktors, 
mit einer Gasmischung aus einem oder mehreren gesattig- 
ten, ungesattigten oder mehrfach ungesanigten organischen 
Edukten. Zu nennen sind nierbei beispielsweise Kohieowas- 
serstoffe, Alkohole, Aldehyde und so wetter, sowie sauer- 
stoffhaltige Case, wie z. B. Luft, O* N2O, NO, NO2, O3 
und/oder z. B. Wasserstoff. Dariiber hinaus kann auch ein 
Inertgas, wie z. B. Stickstoff oder ein Edelgas zugegen sein. 
Die Umsetzungen werden in der Regel bei Tbnaperaniren 
von 20 bis 1200°C, bevorzugt bei 50 bis 800°C und insbe- 
sondere bei 80 bis 600°C durchgefuhrt, wobei mittels einer 
geeigneten Einrichtung die parallele oder hintereinander er- 
folgende getrennte Abruhmng der jeweiligen Gasstrome der 
einzelnen, mehrerer oder aller Abschnitte sicbergestellt 
wird. 

Der erhaltene Abstrom, umfassend mindestens ein Um- 
setzungsprodukt wird anschlieBend entweder aus einzelnen 
oder mehreren Abschnitt en des Substrats aufgefangen und 
vorzugsweise getrennt, nacheinander oder vorzugsweise 
parallel analysicrt und die Analysccrgcbnissc ausgcwcrtcL 

Dabei konnen auch mehrere Umsetzungen, jeweils unter- 
brochen durch einen SpUlschritt mit einem Spulgas. bei glei- 
cher oder verschiedenen Temperaturen nacheinander durch- 
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gefuhrt und analysiert wcrden. Selbstverstandlich sind auch 
identische Umsetzungen bei verschiedenen Temperaturen 
moglich. 

Dabei wird vorzugsweise zu Reginn des Verfahrens der 
gesammelte Abstrom der gesamten Bibliothek analysiert, 
urn festzustellen, ob uberhaupt eine Umsetzung stattfindet. 
Auf diese Art und Weisc iassen sich Gmppen von Baustei- 
nen in sehr schneller Weise dahingehend analysieren, ob sie 
Uberhaupt nUtzliche Eigenschafien, z. B. kalalytische Eigen- 
schafen aufweisen. Selbstverstandlich konnen nach Durch- 
fiihrung dieses "Grob-Screenings" wiederum einzeine Grup- 
pen von Bausteinen zusammen analysiert werden, um wie- 
derum festzustellen, welche Gruppe von Bausteinen, sofera 
in der Materialbibliothek mehrere derartige Gruppen von 
Bausteinen vorhanden sind, katalytische Eigenschafien auf- 
weisen. 

Die Erfindung erlaubt die automatisierte Herstellung und 
katalytische Tcstung zum Zwcckc des Masscnscrccnings 
von z. B. Heterogenkatalysatoren fur chemische Reaktio- 
nen, insbesondere fiir Reaktionen in der Gasphase, ganz be- 
sonders fiir partielle Oxidationen von Kohlenwasserstoffen 
in der Gasphase mit molekularem Sauerstoff (Gasphasen- 
oxidationen). 

Zur Untersuchung geeignete Reaktionen bzw. Umsetzun- 
gen sind in G. Enl, H. KnOzinger, J. Weilkunip, Herausge- 
ber, "Handbook of Heterogeneous Catalysis", Wiley - VCH, 
Weinheim, 1997 beschrieben. Beispiele geeigneter Reaktio- 
nen sind vornehmheh in dieser Literatur in den Banden 4 
und 5 unter den ZifFera 1, 2, 3 und 4 aufgefiihrt. 

Beispiele geeigneter Reaktionen sind die Zersetzung von 30 
Stickoxiden, die Ammoniaksynthese, die Amraoniak-Oxi- 
dauon, Oxidation von ScbwefelwasserstofF zu Schwefel, 
Oxidation von SchwefeLdioxid, Direktsynthese von Methyl- 
chlorsilanen, Olraffination, oxidadve Kopplung von Me- 
dian, Methanolsynthese, Hydrierung von Kohlenmonoxid 3.s 
und Kohlendioxid, Umwandlung von Methanol in Kohlen- 
wasserstoffe, katalytische Reformierung, katalytisches 
Cracken und Hydrocracken, Kohlevergasung und -verfiussi- 
gung, Brennstoffzellen, heterogene Photokatalyse, Synthese 
von Ethern, insbesondere MTBE und TAME, Isomerisie- 40 
rungen, Alkylierungen, Aromalisierungen, Dehydrierungen, 
Hydrierungen, Hydroformylierungen, selektive bzw. par- 
tielle Oxidationen, Aminierungen, Haiogenierungen, nukle- 
ophile aromatische Subsdtutionen, Additions- und Eliminie- 
rungsreakdonen, Dimerisierungen, Oligomerisierungen und 
Metathese, Polymerisationen, enantioselektive Katalyse und 
biokatalytische Reaktionen und zur Materialprilfung, und 
dabei insbesondere zur Besti mmung von Wechsel wirkungen 
zwischen zwei oder mehr Komponenten an Oberflachen 
oder Substraten, insbesondere bei Composit-Materialien. 

Die AbLeitung der jeweiligen Abstrome umfassend min- 
destens ein Umsetzungsprpdukt und/oder das Edukt, das 
vorzugsweise aus den jeweiligen Abschnitten getrennt er- 
halten wird, erfolgt vorzugsweise uber eine Einrichtung, die 
mit den jeweiligen Abschnitten gasdicht verbunden ist. Ins- 
besondere sind zu nennen. Probeentnahme mittels geeigne- 
ter FlufifUhrung, wie z. B. Vendlschaltungen und mobile 
Kapillarsysteme (Schnuffelvorrichtung). Dabei konnen die 
einzelnen Abstrome der einzelnen, mehreren oder aller Ab- 
schnitte separat abgeleitet und uber eine Ventilscbaltung an- 
schlieBend separat analysiert werden. 

Die z. B. computergesteuerte, mechanise he bewegliche 
"Schnuffelvorrichtung" umfaBt eine Schnuffelleitung fur 
den zu entnehmenden Abstrom, die im wesentlicben auto- 
madsch auf, in/odcr uber dem Ausgang des jewcitigen Ab- 65 
schnitts posidoniert wird und anscblieBend den Abstrom 
entnimmt Details bezUglich der Anordnung einer derardgen 
"SchnUffelvonichtung" iassen sich ebenfalls der bereits 



mehrfach ziuerten WO 99/41005 entnehmen. 

Vorzugsweise wird jedoch im "freien" Gasraum analy- 
siert. Dabei wird der Abstrom des gesamten Substrats mit 
T AcUt analysiert und das entstehende photoakustische Signal 
einem oder mehreren Abschnitten/Bausteinen des Substrats 
zugeordnet werden. 
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Stufe (iii) 

Die Analyse des bei der Umsetzung gemaB Stufe (ii) er- 
haltenen Abstroms wird erfindungsgemaB durch Aufnahme 
und Auswertung mindestens eines photoakusdschen Signals 
durchgefUhrt Prinzipiell begrenzen sich die elementaren 
Anforderungen an ein erfindungsgemaB verwendbares pho- 
toakustisches Detektionssystem auf folgende wesentliche 
Merkmale: 

1. Molckiilschwingungcn, Rotationsbcwcgungcn, 
elektronsiche Anregungszustande, chemische Reaktio- 
nen oder Kombinationen aus diesem Prozessen chemi- 
scher Verbindungen, die sich im Umsetzungsprodukt 
und/oder dem Edukt befinden, anregende Lichtquelle; 

2. mindestens eine MeBeinrichtung zur Aufnahme der 
photoakusdschen Signale, z. B. Druckgradientenwand- 
ler wie Mikrofone, Druckwandler wie Barometer, oder 
Kombinationen aus diesen, wie z. B. Ultraschallwand- 
ler 

3. mindestens eine Daten aufnahme- und Auswer- 
tungseinheit zur Auswertung der erzeugten photoaku- 
sdschen Signale, sowie 

4. gegebenenfalls eine Auffangeinrichmng, vorzugs- 
weise eine MeBkuvette, in der der Abstrom gasformig, 
fliissig oder fest enthalten ist, wobei jedoch im einfach- 
sten Fall auch im freien Gasraum gearbeitet werden 
kann. 

Als anregende Lichtquelle kann jede monochromadsche 
Lichtquelle verwendet werden. Insbesondere wird Laser- 
licht, vorzugsweise Laserlicht verschiedener Wellenlangen, 
weiter bevorzugt modulierbares Laserlicht eingesetzt, insbe- 
sondere Laserlicht von einem verstimrabaren, modulierba- 
ren oder mit einem Blendensystem versehenen CW-Laser, 
wobei Wellenlangen im mittieren Infrarot-Bereich, d, h. im 
Bereich von 1 bis 20 urn" 1 bevorzugt sind. BezUglich des 
eingesetzten Lasers gibt es keinerlei Einschrankungen, so- 
fern dieser bei einer Wellenlange arbeitet, die molekiilcha- 
rakterisdschen Banden entsprichL Prinzipiell konnen Gas-, 
Farbstoff-, Festkorper- und Halbleiter-Laser eingesetzt wer- 
den. Die Verwendung von Laserlicht bat den Vbrteil, dafl es 
sich dabei um eine hochkoharente, monochromatische 
Lichtquelle mit hoher Leistung handelt, die ein sehr genaues 
"Abtasten" einzelner Frequenzen und damit molekiilcharak- 
teristischer Schwingungen erlaubt Obwohl es prinzipiell 
ausreicht, eine Laserlichtquelle zu verwenden, die entspre- 
cnend den im Abstrom zu erwartenden Verbindungen bzw. 
deren Absorpdon angepafit ist, bietet es sich an, einen oder 
mehrere durchstimmbare Laser zu verwenden, um Absorpti- 
oosexperimente an mehreren unterschiedlichen Stoffen 
durchfuhren zu konnen. Diese Arbeitsweise ermoglicht so 
wohl die Bestimmung des Umsatzes ( Aktivitat) und der Se- 
lektivitat des verwendeten Katalysators. Dariiber hinaus ist 
es insbesondere bei komplexen Produktgemischen im Ab- 
strom niitzlich, die Mdglichkeit zu besitzen, in verschiede- 
nen Absorpdonsbanden eines Molektils einstrahlen zu kon- 
nen, und damit das oder die gesuchten Froduktc und/oder 
Edukte von Nebenprodukten, die teilweise tibereinstim- 
mende Absorpdonsbanden mit dem gewiinschten Produkt/ 
Edukt aufweisen, zu eliminieren. 
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Insbesondere sind folgende Lasersysteme zum Einsatz im 
vorliegcnden Verfahren gecignet: 

Festkorperlaser, insbesondere solche, die im Wellenlangen- 
hercich von 430 his 2000 nm arheiten, wie z. B. Nd-YAG- 
Laser, die vorzugsweise mit optischen parametrischen Os- 
zillatoren ausgeriistet werden; verstimmbare Gaslaser, wie 
z. B. COr und CO-Laser, HeNe-Laser, Farbstoff-Laser, ins- 
besondere solche die im mittleren Infrarot-Bereich von vor- 
zugsweise 1 bis 20 pm" 1 emittieren; Halbleiterlaser. 

Eine Modulation des Lichts, insbesondere dcs Laser- 
tichts, ist erforderlich. Dies kann in dem Fachmann bekann- 
ler Weise durchgefuhrt werden, wobei insbesondere fol- 
gende Verfahren/Systeme zu nennen sind: 
Chopper-Systeme, wie z. B. mechanische Blenden, optische 
parametrische Oszillatoren; geeignete Fdter-/Polfilter- 
Schaltungen; geeignete Dreh- unaVoder Schwingspiegelsy- 
steme oder elektrische Leistungsmodulation der Laserlei- 
stung. Ncbcn dicscn Verfahren dcr Amplitudcnmodulaiion 
kann jedoch auch die Frequenz moduliert werden, indem 
man in und aus der Ab sorptions wellenlange "fahrt". 

Im Rabmen der vorliegenden Erfindung kann das Laser- 
bcht parallel oder senkrecht oder in einem beliebigen Win- 
kel zum Abstrom eingestrahlt werden. 

Bezuglich weiterer Details wird auf Applied Optics 1996, 
35, S. 4065^085, Optical Engineering, 1995, 34, S. 
1916-1922 so wie Infrared Physics & Technology, 1997, 38, 
S. 423-435 verwiesen, deren Inhalt vollumfanglich in den 
Kontext der voruegenden Erfindung aufgenommen wird. 

Die Detektion des photoakustischen Signals erfolgt erfm- 
dungsgemaB mit einem oder mehreren Mikrofonen, die das 
oder die ankommende(n) Schallsignal(e) in elektrische Si- 
gnale umwandeln konnen. 

Dabei kann allgemcin wie folgt vorgegangen werden: 

1. Aufnahme des Signals in einer Kuvette bzw. dem 
freien Abstrom mittels mikrofonischer MeBeinrich- 
tung; 

2. Signal 6 lterung tiber geeignete Verstarkertechnik, 
wie z. B. Lock-in-Technik; 

3. Auswertung des Signals liber analoge und/oder di- 
gitate Auswerteelektronik; 

4. Ggfts. kann mit einem Referenzsignal geeicht wer- 
den, das in einer Referenzkuvette und/oder dem freien 
Abstrom und/oder einem Referenzabschnitt und/oder 
einer mikrofonischen Referenz-MeBeinrichtung er- 
zeugt wird. 

Dabei wird erfindungsgemaB so gearbeitet, daB jeweils 
ein Mikrofon pro Abschnitt, vorzugsweise jeweils ein Mi- 
krofon fur mehr als einen Abschnitt und insbesondere nur 
ein Mikrofon pro Substrat (= fur alle Abschnitte) angeordnet 
wird. 

Der Abstrom kann in einer MeBkiivette gesammelt und 
analysiert werden. Dabei kann mit einer resonanten oder 
nicht resonanten Kuvette gearbeitet werden. Vorzugsweise 
findet eine Analyse und die Ermitdung der ntttzlichen Ei- 
genschaft elnes Bausteins in einem oder mehreren der Ab- 
schnitte des Substrates im freien Abstrom Qber sequentielle 
Abtastung oder Laufzeit-MeBverfahren statt. 

Die anfallenden Da tea werden dann mit einer Datenauf- 
nahme- und Auswerteeinbeit analysiert 

Die vorliegende Erfindung wird nunmehr anhand von be- 
vorzugten Ausfuhrungsformen unter Bezugnahme auf die 
Zeichnungen doc hm als naher erlauterL 

Dabei cntspricht die Fig. 1 dem prinzipicllcn Aufbau dcr 
MeBeinrichtung zur Aufnahme eines photoakustischen Si- 
gnals unter Zuhilfenahme einer resonanten oder nicht reso- 
nanten MeBkiivette. 



Fig. 2 zeigt eine Ausfuhrungsform der vorliegenden Er- 
findung, in der pro Abschnitt des Substrats ein Mikrofon an- 
geordnet ist und die Analyse des Abstroms im freien Gas- 
raum slattfindet 
5 Fig. 3 zeigt fur eine Ausfuhrungsform der vorliegenden 
Erfindung, in der die Anzahl der Mikrofone geringer ist als 
die Anzahl der Bausteine bzw. Abschnitte, 

F5g. 4 zeigt eine Ausfuhrungsform der vorliegenden Er- 
findung, bei der eine sequentielle Anregung und Analyse 
10 des photoakustischen Signals stattfindet. 

Aufnahme und Auswertung der photoakustischen Signale 
unter Verwendung mindestens einer MeBkuvette (Fig. 1) 

is Im Abstrom eines Reaktors (40) umfassend mehrere Ab- 
schnitte, die jeweils einen Katalysator umfassen, wird eine 
oder mehrere MeBktlvetten (41) derart angeordnet, daB jede 
MeBkiivette (41) einem Katalysator durch cine geeignete 
FluBfUhrung, wie z. B. eine Ventilschaltung oder SchnOffel- 

20 einrichtung zugeordnet ist. Dies kann zum Beispiel durch 
den Einsatz eines Rohrbiindelreaktors , in dessen Rohre un- 
terschiedliche oder identische Katalysatoren vorliegen, rea- 
lisiert werden. Durch an die Einzelrohre adaptierte Kapilla- 
ren konnen die Abstrbme in die MeBkUvetteo (41) geleitet 

25 werden. Die Einzelkapillaren konnen dabei so aufgebaut 
sein, daB durch ein Loch an einem der verspiegelten Enden 
der MeBkuvette (41) mit dem Laser (10) ein Laserstrahl (11) 
eingestrahlt wird Dieser Sirahl wird am anderen verspiegel- 
ten Ende (21) der MeBkuvette (41) reflektiert, wobei die ver- 

30 spiegelten Enden (21) der KQvette (4t) vorzugsweise im 
Brewster- Winkel fixiert sind. Durch die Verspiegelung wird 
eine interne Reflektion in der KUvette (41) erzielt, was eine 
Verstarkung des Signals zur Folge hat. Zur Erhohung der 
Empfindlichkeit konnen auch Langwegzellen eingesetzt 

35 werden. Dabei kann die Kuvette (41) so ausgefuhrt sein, daB 
bei geeigneter Puis frequenz des anregenden Lasers (10) eine 
resonante SchaUwelle entsteht, wodurch die Signalintensitat 
erheblich verstarkt wird. Es ist jedoch moglich in nicht reso- 
n an tern Zustand zu arbeiten. Sowohl bei vorliegen einer re- 

40 sonanten als auch einer nicht resonanten SchaUwelle ist das 
Mikrofon (30) vorteilhaft an der seitlichen Kiivettenwand in 
der Mitte des Strahlengangs zwischen beiden Spiegeln (20, 
21) angeordnet, wobei hier jedoch auch andere Ausfuh- 
rungsfonnen, wie zum Beispiel eine nicht mittige Anord- 

45 nung des Mikrofons (30), moglich ist. 

Durch die Verwendung von KUvetten mit reflektierenden 
Enden (Spiegeln (21)) findet eine interne MeBsignalverstar- 
kung derart statt, daB auBerst geringe, d h. bis in den ppb- 
Bereich, Konzentrationen an Zielmolekiilen in groBer Ver- 
so dimming bestimmt werden kann. Ein weiterer \brteil einer 
derartigen Kuvettenanordnung ist die sehr exakte nachvoll- 
ziehbare Gasmenge, die durch GaseirWund -auslasse (42) 
durch die KUvette stromt, wodurch eine einfacbe tlberprii- 
fung, beispiels weise der Strdmungsgeschwindigkeit und der 

55 Konzentranon der Analyten in der Kuvette moglich isL Da- 
bei ist es selbsrverstandlicb moglich Qber die Gaseinlasse 
die Stromungsgeschwindigkcit bzw. den Durchsatz an Ab- 
strom genau festzulegen. 
Dadurch wird es insbesondere moglich, unter gut defi- 

60 nierten Flussen zu arbeiten und die Konzentration der Pro- 
dukte im Abstrom genau zu bestimmen, was fur eine genaue 
Abschatzung der Seicktivitat des verwendeten Katalysalors 
uberaus wichtig ist. 

65 Ausfuhrungsform mit jeweils cincm Dctcktor/Mikrofon 
Ober dem AuslaB der einzelnen Reaktionskanale (Fig. 2) 

In dieser Ausfuhrungsform ist in einem Reaktor (43) mit 
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n Gaseinlassen (44) mit einer Anzahl von n ReakuonskanS- 
len mit Katalysatoren (1, 2, 3, . . n) ein Mikrofon (31) an- 
geordnet. Die Reaktionskanale sind dabei so angeordnet, 
da8 der Lichtstrahl (12) des Lasers uber geeignete Spiegel- 
vorrichtungen am Abstrom aller Kanale endang- bzw. vor- 5 
beigefuhrt wird. Tritt nun im Abstrom einer der Kanale ein 
Umsetzungsprodukt auf, daB die jeweilige Wellenlange des 
Lasers absorbiert, so wird hier direkt am Reaktionskanal die 
durch die Warme verursachte Ausdehnung des Gases durch 
das Mikrofon (31) detektiert. Dabei werden die Reaktions- 10 
kanale, die Anordnung der Mikrofone und die Schaltung der 
Elektronik so ausgelegt, daB aus den Laurzeitunterschieden 
der Schallwellen eine eindeutige Zuordnung der Schallpulse 
zu den einzelnen Kanalen moglich wird. 

Die Zuordnung des photoakustischen Signals zu einem is 
jeweiligen Abschnitt/Baustein erfolgt in diesem Fall iiber 
die Messung der LaufzeitdifFerenz. Dabei kann ein TYigger- 
signal, das iiber die Lichtqucllc gcschaltct wird, zur Aus- 
wertung verwendet werden. 

20 

Anordnung einer Anzahl von Mikrofonen um und/oder un- 
ter und/oder iiber einer Anzahl von Reaktionskanalen, die 
vom Reaktionsgas durchsu*6mt werden, wobei die Anzahl 
der Mikrofone kieiner ist als die Anzahl der Katalysatoren 

(Tig. 3) 25 

Hierbei wird um und/oder unter und/oder iiber einer An- 
ordnung von Katalysatoren (45), die in einzelnen Rohren 
untergebracht sein konnen, oder sich auf einer durch- oder 
uberstromten Platte befinden, eine bestimmte Anzahl von 30 
Mikrofonen (32) um und/oder unter und/oder iiber Laseran- 
ordnung (14) befesiigt, wobei die Mikrofone (32) in be- 
stimmten, beziiglich der Positionen der Katalysatoren in der 
Anordnung (45) wohl definierten Positionen sitzen oder 
uber eine geeignete Motorentechnik iiber dem Substrat ver- 35 
fahrbar angeordnet sind. Das Laserlicht (15) wird durch eine 
geeignete Spiegelanordnung (22) iiber die Anordnung (45) 
gelenkL TYitt iiber einer der Katalysatoren das erwartete Pro- 
dukt auf, so triti durch den photoakustischen Effekt eine Er- 
warmung des Gases uber dieser Stelle auf. Der entstehende 40 
Schalldruck wird nun von den verschiedenen Mikrofonen 
(32), die iiber der Anordnung (45) angeordnet sind, detek- 
tiert Dabei unterscheidet sich durch die Laufzeit der Schall- 
welle aber immer der Zeitpunkt, zu dem das Signal von den 
Mikrofonen (32) detektiert wird. Durch die Laufzeitdiffe- 45 
renz kann bei entsprechender Auswertung der Abschnitt, an 
dem die Zielmolekiile im Gasstrom aufgetreten sind, festge- 
stellt werden. Somit ist eine Bestimmung der Akrivitat und 
der Selektivitat eines Bausteins innerhalb des Substrats, so 
wie eine Bestimmung der Position der Schallquelle, also des so 
jeweiligen Abschnitts/Baustedns mtiglich. 

Neben der beschriebenen flacnigen, 2-dimensionalen 
Substrat- Anordnung sind auch andere Substratanordnungen 
moglich. Ferner konnen die einzelnen Abschnitte auch se- 
quentieli, beispielsweise durch Abtasten mit der Lichtquelle 55 
und/oder dem Mikrofon analysiert werden. 

Zentrale Anordnung von Lichtquelle und Mikrophon in ei- 
nem kreisformigen Substrat zur hocnintegrierten sequentiel- 
len Analyse der Abstrome der einzelnen Abschnitte (Fig. 4) 60 

Bei dieser Ausfuhrungsform werden die Abstrome der 
einzelnen Abschnitte (46) kreisfbrmig um einen drehbaren 
Spiegel (23) angeordnet, neben oder an dem sich ein oder 
mchrcrc vorzugsweisc drchbarc Mikrofone (33) befinden, 65 
Die Einkopplung des Laserstrahls (16) in den Spiegel (23) 
findet in einem beliebigen WinkeL, bevorzugt orthogonal zu 
der kreisformigen Anordnung der Abschnitte (46) start. 
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Durch den Spiegel (22) wird das Laserlicht (16) auf den Ab- 
strom der einzelnen Kanale gelenkt. Die Detektion des pho- 
toakustischen Signals findet durch das/die verfahrbar und/ 
oder fest instalHerten Mikrofone (33) statt Durch die he- 
schriebene Anordung wird eine hochintegrierte, sequentielle 
Analyse der einzelnen Abschnitte/Bausteine (46) mit einer 
minimalen Anzahl an Mikrofonen (33) moglich. 

Wie sich aus obigera ergibt, ist es im Rahmen des vorlie- 
genden Verfahrens in relativ einfacher und insbesondere 
schneller Weise moglich, eine groBe Anzahl von Baustei- 
nen, insbesondere Katalysatoren beziiglich ihrer niitzlichen 
Eigenschaften zu analysieren. Dabei steben bei Katalysato- 
ren deren relative Aktivit&t und Selektivitat im \fordergrund, 
wobei die Katalysatoraktivitat proportional zur Intensitat 
des Signals und die Selektivitat iiber die unterschiedliche 
Absorptionswellenlange bestimmt werden kann. 

Dartlber hinaus betrifft die vorliegende Erfindung auch 
cine Vorrichtung zur Durchfuhrung des oben skizzicrtcn 
Verfahrens, die umfaBt: 

(4) Mittel zur Aufnahme von mindestens zwei einzel- 
nen Bausteinen, umfassend ein Substrat mit minde- 
stens zwei verschiedenen, voneinander getrennten Ab- 
schnitten, 

(5) Millel zum Einleiten mindestens eines Edukts, 

(6) Einrichtung zur Detektion und Auswertung photo- 
akustischer Signale. 

Dabei wird beziiglich besonderes bevorzugter Ausfuh- 
rungsformen dieser Vforrichtung auf die vorstehenden Erlau- 
terungen beziiglich des erfindungsgemaBen Verfahrens ver- 
wiesen. 

Ferner beUifft die vorliegende Erfindung auch die Ver- 
wendung des hierin beschriebenen Verfahrens sowie der 
hierin beschriebenen Vorrichtung zur Bestimmung von 
niitzlichen Eigenschaften von Bausteinen einer Materialbi- 
bliothek, insbesondere zur Bestimmung der Aktivitat, Se- 
lektivitat und/oder Langzeitstabilitat von Bausteinen, die 
katalytische Eigenschaften besitzen. 

Das erfindungsgemSfie Verfahren wird insbesondere so 
durchgefUhrt, daB mindestens einer, vorzugsweise alle, der 
Schritte (i) bis (iii), wie vorstehend detailliert beschrieben, 
jeweils parallel durchgefUhrt werden, wodurch das hier in 
Rede stehende Verfahren in besonders schneller Weise die 
Bestimmung von niitzlichen Eigenschaften von Bausteinen 
einer Materialbibliothek ermoglichu Dabei lassen sich im 
erfindungsgemaBen Verfahren auch Automaten, wie z. B. 
Roboter einsetzen. 

Patentanspriiche 

1. Verfahren zur Bestimmung von niitzlichen Eigen- 
schaften einzelner Bausteine einer Materialbibliothek 
umfassend ein Substrat mit mindestens zwei einzelnen 
Bausteinen in mindestens zwei voneinander getrennten 
Abschnitten, das umfaBt: 

(ii) Einleiten mindestens eines Edukts in minde- 
stens zwei voneinander getrennte Abschnitte ei- 
nes Substrats einer Materialbibliothek zur Durch- 
fuhrung einer chemischen oder physikalischen 
oder chemisch und physikalischen Umsetzung des 
Edukts in den mindestens zwei voneinander ge- 
trennten Abschnitten des Substrats, jeweils in Ge- 
genwart des entsprechenden Bausteins, unter Er- 
halt jeweils cincs Abstroms umfassend minde- 
stens ein Umsetzungsprodukt und/oder Edukt 

(iii) Analyse des bei der Umsetzung gemaB (ii) 
erhaltenen Abstroms umfassend mindestens ein 
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Umsetzungsprodukt und/oder Edukt 
dadurch gekennzeichnet, daB die Analyse des Ab- 
stroms durch Aufhahme und Auswertung mindestens 
eines phofoakustischen Signals erfolgt 

2. Verfahren nach Anspruch 1, das folgenden weiteren 5 
vorgeschalieten Schritt (i) umfafiu 

(i) Erstellen der Materialbibliothek, umfassend 
ein Substrat mil mindestens zwei einzelnen Bau- 
steinen in mindestens zwei verschiedenen, von- 
einander getrennten Abschnitten des Substrats. 10 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi als Lichtquelle zeitlicb moduiiertes mo 
nochromatisches Licht, vorzugsweise Laserlicht und 
zur Detektion des photoakustischen Signals minde- 
stens ein Mikrophon eingesetzt wind. 15 

4. Verfahren nach Anspruch 1 bis 3, dadurch gekenn- 
zeichnet, da£ das Laserlicht in der Frequenz und/oder 
dcr Amplitude, vorzugsweise durch Pulscn oder Zcr- 
hacken (choppen), moduliert wird. 

5. Verfahren nach Anspruch 1 bis 4, dadurch gekenn- 20 
zeichnet, dafi jeweils ein Mikrophon iiber jedem der 
Abschnitte, vorzugsweise jeweils ein Mikrophon iiber 
mehr als einem der Abschnitte und insbesondere mu- 
cin Mikrophon pro Substrat angeordnet wird. 

6. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 5, da- 25 
durch gekennzeichnet, daB die Schritte (i) bis (iii) je- 
weils parallel und/oder sequentiell durchgefuhrt wer- 
den. 

7. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 6, da- 
durch gekennzeichnet, daB mindestens die Schritte (ii) 30 
und (iii), vorzugsweise alle Schritte (i) bis (iii) zueinan- 
der parallel durchgefuhrt werden. 

8. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspru- 
che, dadurch gekennzeichnet, daB das Substrat ein 
Rohrbundelreaktor oder Warrnetauscher ist und die 35 
Abschnitte Kanale, vorzugsweise Rohre sind, oder das 
Substrat ein Block aus einem Massivmaterial, der Be- 
reiche, vorzugsweise Kanale, aufweist, ist 

9. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspru- 
che, dadurch gekennzeichnet, daB die mindestens zwei 40 
einzelnen Bausteine katalytische Eigenschaften besit- 
zen, vorzugsweise Heterogenkatalysatoren und/oder 
deren Vorlaufer, weiter bevorzugt anorganische Hete- 
rogenkatalysatoren und/oder deren Vorlaufer und ins- 
besondere Vollkontakte oder Tragerkatalysaloren und/ 45 
oder deren Vorlaufer sind, und jeweils als Katalysator- 
schuttung, Rohrwandbeschichtung oder Hilfstragerbe- 
schichtung vorliegen. 

10. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
spruche, dadurch gekennzeichnet, dafi die Umsetzung 50 
ausgewahlt wird unter: Zersetzung von Stickoxiden, 
die Ammoniaksyn these, die Ammoniak-Oxiaanon, 
Oxidation von SchwefelwasserstofI zu Schwefel, Oxi- 
dation von Schwefeldioxid, Direktsynthese von Me- 
thylchlorsilanen, Olraffination, oxidative Koppiung 55 
von Methan, Methanolsynthese, Hydrienmg von Koh- 
lenmonoxid und Kohlendioxid, Umwandlung von Me- 
thanol in Kohlenwasserstoffe, katalytische Reformie- 
rung, katalytisches (bracken und Hydrocracken, Kohle- 
vergasung und -verflussigung, heterogene Photokata- 60 
lyse, Synthese von Ethern, insbesondere MTBE und 
TAME, Isomerisierungen, Alkylierungen, Aromatisie- 
rungen, Dehydrierungen, Hydrierungen, Hydroformy- 
lierungen, selekdve bzw. partielle Oxidanonen, Ami- 
nicrungen, Halogcnicrungcn, nuklcophilc aromatischc 65 
Substitutionen, Additions- und Elixninierungsreaktio- 
nen, Dimerisierungen, Oligomerisierungen und Meta- 
these, Polymerisationen, enantioselektive Katalyse und 
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biokatalytische Reaktionen. 

11. Vonichtung zur Durchftihrung des Nferfahrens 
nach Anpruch 1 und 3 bis 10, die umfafit: 

(1) Mittel zur Aufnahme von mindestens zwei 
einzelnen Bausteinen, umfassend ein Substrat mil 
mindestens zwei verschiedenen, voneinander ge- 
trennten Abschnitten, 

(2) Mittel zum Einleiten mindestens eines 
Edukts, 

(3) Einrichtung zur Detektion und Auswertung 
photoakustischer Signale. 

12. Verwendung des Verfahrens nach einem der An- 
spruche 1 bis 10 oder der Vorrichtung nach Anspruch 
1 1 zur Bestimmung der Aktivitat, Selektivitat und/oder 
Langzeitstabilitat von Bausteinen, die katalytische Ei- 
genschaften besitzen. 

Hicrzu 4 Scitc(n) Zcichnungcn 
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